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論 文 内 容 要 旨          
 近年，低消費電力駆動の磁気デバイスの開発を目指して電界を用いて異方性を変化させ磁化を制御する，例え
ば，圧電素子を用いた磁歪を介した異方性の制御方法，電圧パルスを用いた界面磁気異方性の制御方法といった
電界を用いたスピンの制御技術が注目を集めている．我々は，電界を用いたスピンの制御技術としてCr2O3がも
つ電気磁気効果に注目して研究を進めてきた．電気磁気効果とは，一般に磁性材料に電界Eを印加すると磁化 I
が生じる，または，逆に磁性材料に磁界Hを印加すると電気分極Pが生じる現象である．電界Eと磁化 I，また
は，磁界Hと電気分極Pとをつないでいる定数を電気磁気感受率と呼ぶ．電気磁気感受率は，電気磁気効果
をもつ材料の電気磁気特性を直接示す指標として重要な意味を持つ．電気磁気効果の存在は古くから知られてお
り盛んに研究が進められてきた．電気磁気効果を示す多くの材料の TN(または，TC) は，室温に対してはかなり
低い．つまり，電気磁気効果は低温でしか観測することができない．一方，Cr2O3のTNは307Kと他の材料比べ
て比較的高い値となっている．室温付近まで磁気秩序を保つことが出来るという点でCr2O3は，他の材料に対し
て実験の容易性，実応用の両観点から優位であると言える．Cr2O3における電気磁気効果の報告は，古くは1962
年のRadoとFolenによる実験にまでさかのぼる．RadoとFolenによる電気磁気感受率の測定では，電気磁気
感受率は，温度に対して変化し270K付近で最大となる．この時の電気磁気感受率は，160×10-6 [cgs/cm2] 程
度である．さらにMartinとAbdersonは，Cr2O3のもつ電気磁気効果を用いてCr2O3の反強磁性体のドメイン
の反転が行えることを1966年に提唱した．MartinとAbdersonは，自由エネルギー密度を考えることによって
反強磁性体Cr2O3内に存在するF+または，F-の2つのドメインの180度反転を説明している．Cr2O3の電気磁気
効果を用いた反強磁性ドメインの反転は，外部磁界と外部電界を平行方向または，反平行方向にCr2O3に印加す
ることでF ＋，F － ドメインのどちらが支配的になるかが決まる．したがって，Cr2O3の反強磁性体内の磁気ドメ
インが反転する際には，印加時間に対する反転確率などの要因は存在せず実応用上も有利であることがわかって
いる．Cr2O3の応用の可能性を広げた点でもMartinとAbdersonの報告は画期的なものであった．さらに，1990
年代に報告された反強磁性体と強磁性体を組み合わせることによって生じる交換結合の発見と 2005 年に報告さ
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れた交換結合を応用してCr2O3の電気磁気効果の発現を確認したBorisovらによる報告によりCr2O3の電気磁気
効果の実応用に向けた研究が盛んになる．2010年には，HeらはBorisovらの報告をさらに発展させ試料の温度
を変化させない等温反転において交換結合磁界の反転を確認した．BorisovらやHeらの電気磁気効果の報告は，
バルクCr2O3を利用したものであり印加電圧は数kVと非常に大きいものであった．Cr2O3を薄膜化することで，
この印加電圧を下げることができると考えられ，実応用を考えると消費電力の観点からも薄膜Cr2O3で電気磁気
効果を観測する必要がある．しかし，薄膜Cr2O3で電気磁気効果の観測は非常に難しく，これまで実現はされず
にいた．  
本研究は，電気磁気効果の将来応用を目指してCr2O3薄膜を用いた電気磁気効果による電界による磁化反転の
確認・検討を行うことを研究の目的とした．我々は，Cr2O3薄膜の電気特性と磁気特性に特に注目してCr2O3薄
膜の膜構成と成膜条件の最適化を行うことで，世界に先駆けて Cr2O3薄膜で ME 効果を観測し，さらに，その
ME効果を利用して等温下における強磁性転写層の磁化の電界制御に成功した．本論文はこれらの成果を纏めた
ものであり，全6章よりなる． 
第 1章では，序論として本研究の研究背景，Cr2O3がもつ電気磁気効果の解説を行い，将来応用の構想を述べ
ている． 
第2章では，本研究で使用した成膜方法，評価方法を実験方法として述べている． 
第3章では，電気磁気効果を観測するためにCr2O3薄膜の電気特性，および磁気特性，とくにリーク電流と帯
磁率に注目してCr2O3薄膜の膜質の改善に関して述べている．イオンビームスパッタによる室温成膜とポストア
ニールで作製したCr2O3薄膜では良質な電気特性が得られなかったが， RFマグネトロンスパッタ法により基
板加熱を行いながら作製した Cr2O3 薄膜では，誘電率がバルク Cr2O3 薄膜の誘電率の報告値と同程度となり，
Cr2O3 500 nm薄膜において耐電圧が 100Vまで上昇した．以上の検討は，電気磁気効果観測に向けて電界を印
加することができる Cr2O3薄膜の作製が可能となったことを示している．RF マグネトロンスパッタ法によって
真空一貫成膜で作製した Cr2O3薄膜の帯磁率の測定も行った．Cr2O3薄膜の帯磁率は，電気磁気効果感受率に
関係する物理量であり電気磁気効果観測に向けて重要である．Cr2O3薄膜の帯磁率に関しては， MBEで作製し
たCr2O3薄膜の帯磁率の温度変化がCr2O3バルクの帯磁率の温度変化と異なり，温度の減少に伴いより急激に減
少することが報告されている．また，その帯磁率の大きさは，Cr2O3バルクの場合の 10 分の 1 程度しかなかっ
た．本研究において作製したCr2O3薄膜では，帯磁率がバルクでの測定値の2分の1程度まで改善し，温度特性
はバルクと同等の特性を示した．以上の検討によりバルクと同様の反強磁性特性をもつCr2O3薄膜に電界を印加
することが出きるようになった．本章の最後に，交換結合磁界がCr2O3薄膜において電気磁気効果による交換結
合磁界の反転の阻害要因になると考え，電気磁気効果による交換結合磁界の反転の観測に向けた膜構造の設計を
行った．具体的には，Cr2O3/Co界面にPtを挿入することにより交換結合磁界の大きさの制御を行い，Ptを挿入
することにより交換結合磁界の大きさが制御可能であることを示した．さらに，Ptを挿入したCr2O3薄膜におい
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て正の交換結合という特異な現象が現れることを発見し，Cr2O3 薄膜/Co 界面の磁気モーメントの反強磁性結合
が起源であると結論した． 
第4章では，実際に電界磁界中冷却および等温反転過程を用いてCr2O3薄膜における電気磁気効果の観測結果
に関して述べている．電解磁界中冷却を用いた交換結合の反転ではCr2O3 250 nm薄膜に電界と磁界を平行方向
または，反平行方向に印加することによって交換結合磁界の方向が正方向または，負方向に変わることが確認さ
れた．Cr2O3 薄膜で電気磁気効果の発現を確認し報告したのは，これが世界初である．一方で，いくつかの課題
もあった．まず，交換結合磁界の反転時の印加電界×磁界は，400 kVkOe/cmであり過去のCr2O3バルクの報告
30 kVkOe/cm に対して一桁以上大きな値となった．低消費電力駆動の観点から考えると交換結合磁界の反転時
の印加電界×磁界を小さくすることは将来応用に向けた課題の一つである．これは，5 章で詳しく議論する．次
に，本実験で用いたPt / Co/ Pt三層膜では，保磁力が交換結合磁界よりも大きいためゼロ磁場付近で磁化の反転
は確認することが出来なかった．後者については，強磁性層と挿入層の検討により保磁力の制御を行い，保磁力
が50 Oeと非常に小さくかつ角形性の良い垂直磁化膜の作製に成功した．この保磁力の制御を行った強磁性層を
用いれば，ゼロ磁場付近で磁化の反転を行わせることが可能となる．以降の実験では，この保磁力の制御を行っ
た強磁性層を用いている．先にも述べたが，Martinらによると，Cr2O3における電気磁気効果は，Cr2O3に印加
する外部電界と外部磁界の方向を平行または，反平行にすることによって実現する．外部電界と外部磁界を膜麺
垂直方向に印加する場合， (a)↑↑，(b)↑↓，(c)↓↑，(d)↓↓の4つの印加方向が存在する．実際に，外部電界
と外部磁界の印加方向が平行か反平行かのみによって交換結合磁界の方向が決まるのかを実験的に確かめた．外
部電界と外部磁界の大きさはそれぞれ，EMEFC ＝ 160 kV/cm および，HMEFC ＝ 10 kOeと固定して印加する方
向のみ(a)↑↑，(b)↑↓，(c)↓↑，(d)↓↓と変化させた．結果は，Martinらの報告と一致し，(a)↑↑， (d)↓↓
の場合は交換結合磁界は正方向に，(b)↑↓，(c)↓↑の場合は交換バイアス磁界は負方向となった．次に，等温反
転過程を用いた交換結合磁界の反転の確認を行った．等温反転過程は，電解磁界中冷却を用いた交換結合磁界の
反転と異なり交換結合磁界の反転に温度変化を必要としないためより実応用に適した手法である．本実験におい
て，磁界中冷却を行った後で温度を変化させずに印加電界と印加磁界を平行方向・反平行方向に交互に印加する
ことにより，交換結合磁界の方向が正方向・負方向に制御された．本実験では，保磁力を交換結合磁界よりも小
さくすることによってゼロ磁場付近で磁化の反転も確認することが出来た．さらに，電界印可方向を繰返し反転
させることで，磁化の反転も繰り返し起こることが実証された．  
第5章では，強磁性層，交換結合，反強磁性層の自由エネルギーをそれぞれ考え，4章において確認したCr2O3
薄膜において電気磁気効果による交換結合磁界，磁化の反転に必要なエネルギー，反転が起こる温度領域等に対
する考察を行った結果について述べている．さらにCr2O3薄膜の電気磁気効果を電界操作型磁気記録に応用する
ために今後必要と思われる検討項目とその検討指針を考察している．電気磁気効果による磁気ドメイン反転のエ
ネルギーを議論するために，Meikle - john and Beanのモデル(MBモデル)による自由エネルギーの式に電気磁
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気効果に関する項を導入した．この拡張したMBモデルにRadeらによる電気磁気感受率の報告値と交換結合
エネルギーJK の実測値を代入したところ，得られたドメイン反転に必要となる磁界と電界の積:EH 積は実験か
ら得られた値とオーダーが一致し，このモデルが大きく外れていないということが示された．また，この値から
本研究で用いたCr2O3の電気磁気感受率は，Radoらによる実測での最大値の半分程度の大きさとなっていると
予想される．これらの結果から，電気磁気効果による磁化反転に必要なエネルギーを低減するためには，さらな
る薄膜化と電気磁気感受率の向上が必要となることが示された．本章の最後には，Cr2O3 薄膜を理想的なキャ
パシタと仮定して充電時間と電源から供給されるエネルギーに関しても議論し，省電力低減の可能性を示してい
る． 
第6章では，本論文の結論を述べている． 
 
以上，6章で構成される本論文では，Cr2O3 薄膜で，電気磁気効果による交換結合磁界および，磁化の反転の
確認を世界に先駆け観測した．また，保磁力の制御を行い，電気磁気効果によるゼロ磁場付近での磁化反転を確
認した．強磁性層，交換結合，反強磁性層の自由エネルギー，キャパシタンスの過渡応答を考慮し電界操作型磁
気記録実現に向けたCr2O3薄膜の応用可能性の検討を行った． 
今後の研究の中で行われるべき検討課題を明らかにしたうえで電気磁気効果を用いたデバイスの実応用への道
筋を立てた． 
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